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An electron diffraction method applied to the higher order structure 
of cellulose microfibrils 
































よるミクロブイブリルのn却装lねな観察マあろう。 x線問折法は，セルロース結I引の間rmIW~ と 1rM 々
の聞折j誌の強度をql心として多くの情報をもたらすが，結ITlWf.:i去の解明にはさらにいくつかの推
定を必嬰とする O セルロース分子鎖の逆平行配列を想定した， M日yer-Mischの有名な単位IJ1!!，モデ
ルも， 1立近では批判の対-象になり，王子行釘iの単位!泡モデ)!--が有力となっているのはぞの例であろ
うり x線1m折法では， fd品!担1のブ'ilI:l ，すなわちミク口ブイブリルflj'i1今やTIIi配向も解析できる
はずである。しかし実際には，パロニアなとcの12:大約lJ抱慢の場合はともかく，オサオの場合には納!
11!!，寸法に対するX線の問射間続が大きすぎるために，得られる結果は蹴i味となる場合が多い。ま
たミクロブイブリルの高次構造のj~引îÍ"には X線小fïl 散乱(閲:jïi') i.去を導入した例もあるがGト 8)

















な設襲な研究が報告されている o G. HonjoとM.Watanabeは，試料冷却袋援を用いて，試料損
傷を税減し，パロニアで~Iö'ìjí' ~こ明瞭な電子関折パターンを記3訴することに成功した附。そして X
線問折とは異なる非対称の阻i'Jfスポットを発見し， Meyer-Mischの2分子鎖単位:)j1!!，モデルに対し





































ヌド Tvf究では，セルロース研究の1諜提言試 ~BI・ともいえるパロニア (オオパロニア :Vαlonia
ventricosα) とラミー(カラムシ:Bohmeriαnweα) ，ポプラ (Populuseunαmericana) のGm，
そして通常の木材*lIlJli鞍(ヒノキ:Clωmαecypαrisobtusα，スギ:Cryptomeriαjapoバwα) の
S 21討をff:lいた。
パロニアは刻IlJ泡控に切れ騒を入れて， 1 %NaOH水溶液で‘議iJi¥U2~ 31相場)および煮沸して水
洗し， O.lN HClで護協(2-3 n担割)および煮i?lして光分に水洗した。制Il担棋を総l切し， 7J( 1'¥1で
超音税処理，あるいはアセトン…蒸留水の繰り返し没i設で総IlJ臨機を燃潤させたのち，実休日:rr徹鏡
下で，ピンセットを用いてそノレイヤーおよびパイレイヤーを剥期:した。グリッドに，あるいは
























Pig. 1. Schematic diagrams of the ordinal 
selected area electron diffraction 
































に応じて赤道線上と子午線上などの濃度分布をマイクロデンシトメータ (SakuraPDM 5 )で
解析した。
Fig. 2. Electron diffraction paitern of a Vαlonia monolay思r(八)and an enl日rgedportion 'of the 
irradiatod ar日awith cdg日ofa condenser diaphrag、m(13). Note that ahundant diffraclion 
spo1，s wero rocorded on the paitern. Some of them (upward arrow heads) are a日ymmetnc










即日おも diffractionpatterns. The b日創nwas irradialed to tho surface 
(A) and tilted by 450 around the microfibrillar axis (13)‘In 
110 plane is relatively strong巴rth乱nthose of 200 and 1 0 planes. In 










記録するために，照射I!寺間を敢えて長くしているが， X線開折と !i司i憾に i次の閲折スポットだけ
を対.象にする場合には， n矧;]"U寺聞を焼くすることで損傷をさらにi坊1:できる。また悶折パターン
記録、のための操作も非常に単純で汎用性がi悔いこともこの方法の特徴である。とくにどームを照













F'ig. 4. Change of spot intensity by repeated (1-5) irradiation on the same ar♀a (a) of an uranyl-
日tained V.αloniαmonolayer. The spots， especial1y on the equatorial， were well 

















Fig. 5. Electron diffraction pattern when a V，αloniα 
monolayer was moved during the exposure. 
Since the diffracted electron beams from only 














































Fig白G.Electron diffrarion patl日rnsof an uranyl-staincd monolayer of Vαloniα(A)， and that of 
tilted by450 around th日microfibrillaraxis (13). Notc that abundant spots (八)wcre recorded 
similar to thosc of non-告tainedones CFigs.2，3). An uniplanar orientation of the 
microfibril日i日researvedwcJJ1， judging from very weak intensities 01' 1 0 and 110 planes 


















F'ig. 7. Electron diffrarion pattern of an uranyl“stained 
bilayer of V，αloniα. The higher order structure 
of the microfibrils is well maintained， since 
arcing of the spots is very limited， and the 
intensity of 110 plane is really dominant in 












































Fig.議¢ おi眼ねもぬおり (A)in srnall angl巴 Y邑 ωr 倫詰tained 白 of
正まねdits 日wお InFig.A， the sharp streaks can be clearly discerned 

















大きい(約 5nm程度)とされる O またミクロ
フイブリ 1レカr*1lI1l包主 lql!にほぼ平行に配liIJして
Fig. 9. Densitometer traω(A) along a 
striation of Fig.8A，its control (13) 
and the counter-balanced diagrarn 
(c) between A and B. Three peaks 
(arrows) are identified on boih 
sides. 







Fig.lO. Electron diffraction patterns of a thin layer of ramie (八)and G layer (お)
Fig.ll. Electron diffraclion patterns of a thin 82 layer of Japanese cypress (八)and Cryptomeria 
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Resume 
The cellulose microfibrils are generally .recognized to influence both physical and chemical 
properties of plant cel walls， constituting their framework. Although the crystal structure of 
cellulose in molecular level and its angular distribution in macrolevel have been investigated， 
the intermediate higher structure between two dimensions stil remains to be exploited. The 
electron diffraction method， which has been widely applied to the ultimately selected area to 
obtain crystallographic data， was modified to evaluate the higher order structure with some 
precautlOns m speciロlenpreparations. 
In order to reduce unavoidable electron damages， the irradiation area was adjust巴d by a 
condenser lens to乙5μm併， and the diffraction patterns were recorded only from a fresh area 
without the focussing process. When this modified method was applied to thin layers stripped 
from V;αloniα， ramie， and 82 and G layer of some woods， the diffraction patterns with a large 
number of diffraction spots were obtained. 
The urany l-acetate staining was introduced to maintain the original higher order structure 
of the microfibrils， as well as to enhance the contr乱stbetween intermicrofibrillar spac日and
the microfibrils. 1n the former an artificial movements of the microfibrils were well 
prevented. Periodicity of microfibril distribution in their cross section was able to be 
precisely evaluated with small angle scattering pattern. 
